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Abstract (Basic) : WO 9425995 A 

A fuel cell has current conductors (1), solid polymeric 
electrolytes in the shape of membranes (4), gas distributing rings (2) 
and current distributors (3) . All the parts are made from a 
thermoplastic, solvent-soluble polymer. The polymer has been modified 
so that the current conductors are electrically conductive, the 
membranes are ionically conductive, the current distributors are gas 
permeable and electrically conductive, and the gas distributing rings 
are an unmodified and/or electrically conductive polymer. The parts are 
assembled without the use of seals. 

ADVANTAGE - Allows the use of extremely thin, mechanically stable 
membranes, prevents problems caused by the prior art use of sealants 
such as diffusion of sealant components including plasticisers , 
prevents changes of shape caused by presence of a sealant . 
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@ Brennstoffzelle 

@ Die Erfindung betriffc eine Brennstoffzelle mlt Stromablei- 
ter, polymeren Festelektrolyten in Form von Membranen, 
Gasverteilerringen und Stromverteiler als Bautetle, wobei 
alle Bauteile aus einem thermoplastischen, in einem L6- 
sungsmittel loslichen, Grundpolymer gefertigt sind und da& 
dieses Grundpolymer fur die einzelnen Bauteile so modifi- 
ziert ist, daB die Stromableiter (1) elektrlsch ieitfahig, die 
Membrane (4) ionenleitfdhig, die Stromverteiler (3) gas- 
durchlassig und elektrisch Ieitfahig und die Gasverteiterringe 
(2) aus nichtmodifiziertem und/oder elektrlsch leitfahigem 
Grundpolymer stnd, und da& die Bauteile ohne Dichtungen 
durch ein Verbundverfahren zusammengefugt sind. 
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Beschreibung 

Die Erfmdung betrifft Brennstoffzellen, deren Einzelkomponenten (Bauteile) Stromableiter, polymere Fest- 
elektrolyte in Form von Membranen, Gasverteilerring und Stromverteiler aus ein und demselben Grundpoly- 
5 mer gef ertigt sind, wobei einzelne Bauteile durch ein Verbundverfahren zusammengef Ogt sind. 

Brennstoffzellen werden entweder als separate Einzelzelle oder als sogenannte Brennstoffzellenstapel aufge- 
baut 

Aus den Druckschriften DE 42 06 490 Al, DE 39 07 819 Al, DE 36 40 209 Al, DE 36 40 206 Al, DE 
36 23 854 Al, EP 04 99 593 Al sowie der EP 03 28 115 Al sind verschiedene Brennstoffzellen mit polymeren 
10 Festelektrolyten in Form von Membranen bekannt Diese Zellen eignen sich jedoch nicht zum Aufbau eines 
Brennstoffzellenstapels. 

Bei der Stapelbauweise werden eine gewisse Anzahl von Einzelzelien hintereinandergeschaltet, um eine 
entsprechend hohere Ausgangsspannung zu realisieren. Die am meisten eingesetzte Brennstoffzelle, eine Was- 
serstoff-ZSauerstoff-Brennstoffzelle ist dabei hauptsachlich aus folgenden EinzelbauteUen aufgebaut: 

15 einem Stromableiter, einem Wasserstoff-Gasverteilerring, einer lonenaustauschermembran, Stromverteiler- 
strukturen und Sauerstoff-Gasverteilerringen. Im Falle von Einzelzelien werden als Stromableiter positive bzw. 
negative Flatten verwendet, im Falle von Brennstoffzellenstapeln werden als Stromableiter bipolare Flatten 
eingesetzt, die zu einem entsprechenden Brennstoffzellenstapel aufgebaut werden. Im Stand der Technik wer- 
den bisher die einzebien Bauteile aber Dichtungsringe miteinander verbunden. 

20 Diese Verfahrensweise besitzt jedoch erhebliche Nachteile. Die Verwendung von Dichtungsmaterialien ist 
generell nicht unkritisch. Das Material mufi namlich neben den geforderten Dichtungseigenschaften reinen und 
feuchten Sauerstoff und Wasserstoff bei erhohter Temperatur (ca. 80° C) in Dauerbelastung widerstehen, ohne 
daB eine Versprodung bzw. Degradation eintritt Die Verwendung von Materialien mit Zusatzstoffen, bzw. 
Weichmachem, die dafur vorgeschlagen wird, hat dann aber zur Folge, daB diese Stoffe im Laufe der Zeit 

25 ausdiffundieren, sich anderweitig ablagem oder den Katalysator vergiften, was zum Ausfall des Systems fiihren 
kann, Materialien ohne Zusatzstoffe erfordern haufig einen hohen Anprefldruck, um die Dichtwirkung zu 
gewahrleisten. Dies wiederum erfordert mechanisch extrem stabile Membrane, die diesen Belastungen standhal- 
ten kannea Dfinne Membranen, deren Einsatz aufgrund ihrer sehr guten lonenleitfahigkeit wOnschenswert ist, 
sind mit den herkdnmilichen Techniken des Standes der Technik nicht moglich, 

30 Vor allem bei Brennstoffzellenstapeln wirft die Verwendung von Dichtungsmaterialien noch weitere Proble- 
me auf. Bedingt durch die mechanische Deformierbarkeit des Dichtungsmaterials kommt es zu einer Verande- 
nmg der geometrischen Lage der Einzelkomponenten zueinander. Insbesondere ist bei der zwischen zwei 
Dichtungsringen eingeklemmten lonenaustauschermembran die Bildung von Knicken un Membranmaterial 
moglich, die wahrend des Betriebs potentielle Bruchstellen darstellen. Bei Materialversagen kann es dann zum 

35 direkten Kontakt Wasserstoff/Sauerstoff kommen, was den Ausfall der Zelle mit sich zieht 

Ausgehend von diesem Stand der Technik ist es die Auf gabe der vorliegenden Erfmdung, eine Brennstoffzelle 
bzw. einen Brennstoffzellenstapel vorzuschlagen, bei dem die Verwendung von Dichtungsmaterial zwischen den 
einzehien Bauteilen minimiert bzw. ganz vermieden wird 
Die Ldsung dieser Aufgabe erfolgt durch die kennzeichnenden Merkmale des Anspruchs 1. Die Unteransprii- 

40 che 2 bis 14 zeigen vorteilhafte Weiterbildungen auf. 

Durch die erfmdungsgemaBe L5sung, nSmlich die Herstellung aller Bauteile aus ein und demselben Grundpo- 
lymer, bzw. einer modifizierten Form davon fOr die einzehien Bauteile, wird nun erreicht, daB die einzelnen 
Bauteile untereinander durch ein Verbundverfahren zusanmiengefUgt werden kdnnen und dadurch Dichtungs- 
material minimiert bzw, ganz vermieden wird. 

45 Entscheidende Bedeutung konrnit dabei dem fOr die Herstellung der einzehien Bauteile vorgesehenen ther- 
moplastischen Polymer za 

Als thermoplastisches Polymer sind dabei nur solche geeignet, die den spezifischen Anforderungen in euier 
Wasserstoff-ZSauerstoff-Brennstoffzelle hinsichtlich der mechanischen und chemischen Forderungen genOgen. 

Das vorgesehene thermoplasdsche Polymer muB dabei als Konstruktionswerkstoff fiir tragende Telle des 
50 Brennstoffzellenaufbaus geeignet sein, d. h. insbesondere Formstabiiitat unter Druck und bei erhShten Tempe- 
raturen aufweisen. Das Material darf weiterhin chemisch durch trocknen und feuchten Wasserstoff bzw. Sauer- 
stoff nicht angegriff en werden und muB zusatzlich hydrolysestabil sein. 

Weiter ist gefordert, daS das thermoplastische Material, unter Beibehaltung aller vorgenannter Eigenschaften, 
bis mindestens 80** stabil bleibt 
55 Diese Eigenschaften allein sind notwendig, aber fur das erfmdungsgemaBe Konzept der Polymerbrennstoff- 
zelle nicht ausreichend. Es muB weiterhm moglich sein, das Material so zu modifizieren, daB bestinmite, fiir die 
jeweiligen Einzelbauteile notwendigen physikalischen oder chemischen Eigenschaften realisiert werden kdnnen. 
Fur die Stromableiter, d h. fOr die positiven und negativen Flatten bzw. die bipolaren Flatten, wie auch fQr die 
Stromverteilerstrukturen muB es mdglich sein, das polymere Grundmaterial elektrisch leitfahig zu machen. FQr 
60 die lonenaustauschermembran muB es mdglich sem, dasselbe Material ionisch leitfahig zu realisieren. 

ErfindungsgemaB werden bevorzugt als polymere Grundmaterialien solche thermoplastischen Polymere 
vorgeschlagen, die ein "aromatisches RQckgrat" besitzen und in geeigneten Ldsungsmittehi loslich sind Der 
Polymerisationsgrad des Grundpolymers muB danach ausgewahlt werden. 

Solche Polymere sind: 

65 

Polysulfone(I) 

[_S02-Ri-"0-R2-C(CH3)2-"R3-0-R4-1k (I) 
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mit Ri, R2, R3, R4 « -C6H4-, -CioHe-; 
PoJyethersulf one (II) 

P02-R|-M-0-R2-]ni]x (H) 5 

mitRi,R2= -C6H4— , -CioHe-; 
n,m = 1,2 

Polyetherketoae (III) 10 

U_C0-Rt-M"0-^2-ln]x (HI) 

mit 

RhR2 = — C6H4-,-CioH6— ; 15 
n,m = 1,2 

Polyphenylensulfide (IV) 

[-S-Ri-]x (IV) 20 
mit Ri = -C6H4- 

wobei X in weiten Grenzen variieren kann, jedoch gefordert ist, daB das Polymer in einem geeigneten Ldsungs- 
mittel ioslich ist x liegt deshalb bevorzugt zwischen 5 und 10 000 je nach Polymer und LosungsmitteL 25 

ErfindungsgemaB ist es aber auch mdglich, daB Copolymere der vorstehend beschriebenen Monomeren 
eingesetzt warden- 

Besonders bevorzugt ist die Verwendung von Polyethersulfon (PES). PES zeichnet sich durch hohe Zugfestig- 
keit, Schlagzahigkeit, Warmeform- und ChemikalienbestHndigkelt aus, und verhait sich gleichzeitig flammwidrig 
und ist selbstverloschend Deshalb ist PES als thermoplastisches Polymer fur die erfindungsgemaBe Verwen- 30 
dung besonders geeignet 

PES besitzt zudem keine aliphatischen CH-Bindungen, sondem nur aromatische CH-Bindungen. Aufgrund 
der hdheren Bmdungsenergie aromatischer CH-Bindungen gegenuber aliphatischen, sind solche Substanzen 
wesentlich stabiler gegenflber einer radikalisch verlaufenden Oxidation durch Sauerstoff und besitzen so die 
Stabilitatsvoraussetzungen filr den Einsatz in sauerstoffhaltiger Umgebung in der Brennstoffzelle. PES besitzt 35 
zudem keine leicht hydrolysierbaren funktionellen Gruppen, wie z. B. Estergruppierungen, sondem nur sehr 
schwer angreifbare Suifon- oder Ethergruppen und verhait sich damit sehr stabil gegenuber Hydrolysereaktio- 
nen. Vorteilhaft ist bei PES weiterhin, daB aufgrund der Tatsache, daB PES durch SpritzgieBen oder Extrusion 
verarbeitet werden kann, es auch mdglich ist, einzeine Bauteile untereinander aus PES durch Kunststoffschwei- 
Ben oder Verklebung mitemander zu verbinden. Zusatzlich konnen durch Einarbeitung leitfahiger Partikel als 40 
Modifizierungstechnik elektronisch leitfahige Kunststoffe hergestellt werden. Die aromatischen Ringe im "Poly- 
merrtickgrat" bieten die Moglichkeit, auf chemischem Weg ionische Gruppierimgen einzufuhren, tmi so ionen- 
leitfahige Kunststoffe herzustellen. PES besitzt somit samdiche relevanten Eigenschaften, die bei der Verwen- 
dung als Basismaterial ffir die Polymer-Brennstoffzellen erforderlich sind. 

Mit diesem Grundpolymer, bzw. mit dessen modifizierten Formen, kGnnen dann die einzelnen Bauteile 45 
gefertigt werden. 

Zur Herstellung der Stromableiter, d. h. der positiven und negativen Platten, bzw. der bipolaren Platten muB 
das polymere thermoplastische Basismaterial zur Erzielung einer elektrischen Leitfahigkeit modifiziert werden. 
Dies wird dadurch erreicht, daB leitfahige Substanzen, wie z. B. LeitfahigkeitsruB, Graphit, Kohlenstoff-Fasem, 
elektronisch leitfahige Polymerpartikel oder Fasem (z. B. Polyanilin), Metallteilchen, Flocken oder Fasern oder 50 
metallisiertes Tragermaterial zugesetzt werden. Die Einarbeitung von leitfahigen Partikeln kann dabei auf 
verschiedene Art erfolgen: 

1. Die leitfahigen Partikel werden in das aufgeschmolzene Polymer gegeben, wobei z. B. durch Kneter oder 
durch Mischer nach der Dispergierung eine homogene Feinverteilung erreicht wird. 55 

2. Die leitfahigen Partikel werden mit Hilfe von RGhrem oder Mischem in das in einem Losemittel geloste 
thermoplastische System eingertthrt und so iange nachdispergiert, bis die gewilnschte Feinverteilung er- 
reicht ist 

3. Die leitfahigen Partikel werden mit dem pulverformigen Polymer ohne Aufschmeizen des Polymeranteils 
intensiv vermischt und anschlieBend heiB verpreBt Hierbei erfolgt keine homogene Verteilung der leitfahi- eo 
gen Partikel in dem zu modifizierenden Material, sondern die leitfahigen Partikel umhOllen die diskret 
vorliegenden Polymerpartikel. 

Die Leitfahigkeit der Gemische hangt dabei auBer von den Eigenschaften und der Zusammensetzung der 
Ausgangsprodukte (leitfahige Partikel), Polymer, auch von den Verarbeitungsparametem ab. Im Falle eines 65 
RuB-Polymer-Gemisches sind fttr die leitfahige Ausrflstung RuBkonzentrationen zwischen 5 und 70%. vorzugs- 
weise zwischen 15 und 50% erforderlich. Die mechanischen Eigenschaften der modifizierten Produkte veran- 
dem sich dahingehend, daB Steifigkeit und Warmeformbestandigkeit erhdht, Dehnung und Schlagzahigkeit 
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herabgesetzt werden. Diese Anderungen sind fur den Einsatz in der Polymer-Brennstoffzelle unkritisch, da 
hauptsachlich gute Steifigkeit und Warmeformbestandigkeit gefordert sind 

Die Gasverteilerringe konnen entweder aus unmodifiziertem polymerem Gnindmaterial oder aus elektrisch 
leitfahigem Polymermaterial, wie vorstehend beschrieben, hergestellt werden. 
5 Die lonenaustauschermembran ist fQr den Protonentransport zwischen der Wasserstoff- und Sauerstoffseite 
einer Einzelzelle zustandig, d. h. sie muB aus kationenleitfahigem Material bestehen. Diese Fahigkeit der Katio- 
nenleitung in waBriger Umgebung wird in einem Polymermaterial La. dadurch erreicht, daB auf chemischem 
Weg Sauregruppierungen wie z. B. Carbonsauren, (— CO2H), Sulfonsauren (— SO3H) oder Phosphonsauren 
(— PO3H2) eingefuhrt werden, die in waBriger Umgebung in lonen dissoziieren. 

10 Typischenveise werden fiir diese hochionenleitfahigen Membranen die stark sauren Sulfonsauregruppen 
eingesetzt Die fur die Polymer- Brennstoffzelle geeigneten Grundmaterialien enthalten aromatische Ringsyste- 
me, an denen literaturbekannte Substitutionsreaktionen unter Einfahrung von ionischen Gruppen durchgefilhrt 
werden konnen. Geeignete Reagenzien zur Einfuhrung von Sulfonsauregruppen sind beispielsweise Schwefel- 
trioxid Oder Chlorsulfonsaure. Der zum Erreichen hoher Leitfahigkeiten benotige Sulfonierungsgrad bewegt 

15 sich im Bereich 30 bis 100%, typischenveise im Bereich zwischen 50 und 100%. 

Die Membran kann in ihrer gesamten Fiache aus ionenleitendem Material bestehen (1-Komponenten-Mem- 
bran). Dieser Aufbau wird msbesondere dann gewahlt werden, wenn keine feste Verbindung zu anderen 
Komponenten der Brennstoffzelle nStig ist Die Membran kann des weiteren aus 2 Materialien aufgebaut sein 
(2-Komponenten-Membran). Dabei besteht die Membran aus einer inneren, ionenleitenden Rache. die von einer 

20 auBeren. nicht ionenleitenden und aus dem Gnindmaterial bestehenden Fiache umschlossen wird Dies hat den 
Vorteil, daB im Fall einer flachigen Anbindung der Membran an den Gasverteilerring mittels Kleben oder 
SchweiBen zwei voUig ideutische Materialien miteinander verbunden werden, was zu einer stabileren Verbin- 
dung der beiden Telle fQhrt Weiterhin verhindert man durch den Aufbau als 2-Komponenten-Membran die 
durch die hohe Quellung ionischer Polymere in Wasser hervorgerufene unerwilnschte LSngen- und Volumenan- 

25 deningen des Randbereichs, da das nichtionische Grundmaterial nur unwesentlich in Wasser quillt Die Herstel- 
lung dieses Membranaufbaus kann auf unterschiedliche Art und Weise erfolgen: 

1. ) Eine Folie aus dem unmodifizierten Grundmaterial, aus der dort ein StQck faerausgestanzt ist, wo sich der 
ionenleitende Bereich befmden soil, wird auf einer Unterlage fixiert Das ionenleitende Material wird in 

30 einem Losungsmittel gelost, in dem auch das unmodifizierte Material loslich ist Die Ldsung wird in die 
Aussparung der Folie gegossen, so daB die Rander der Folie angelost werden. Die Membranfolie wird 
anschlieBend bei Temperaturen im Bereich 20— 250°C getrocknet und von der Unterlage entfernt 

2. ) Eine Folie aus dem unmodifizierten Grundmaterial, aus der dort ein Stflck herausgestanzt ist wo sich der 
ionenleitende Bereich befinden soil, wird auf einer Unterlage fbdert Ein StOck Folie aus dem ionenleitenden 

35 Material, welches genau die Form der Aussparung besitzt wird in der Aussparung fixiert Ein Klebstoffsy- 
stem verbindet die beiden Foliea Bevorzugt besteht das Klebstoffsystem aus einem Polymer, welches in 
einem Losungsmittel geldst ist in dem sowohl das Grundmaterial als auch das ionenleitende Material Idslich 
sind. FUr die Polymerkomponente des Klebstoffsystems kommen hauptsachlich das unmodifizierte Grund- 
material selber, das ioneiUeitende Material oder Mischungen, Block- oder Pfropfcopolymere der beiden 

40 vorher genannten Stoffe in Frage. 

3. ) Eine Folie aus dem unmodifizierten Grundmaterial, aus der dort ein StUck herausgestanzt ist wo sich der 
ionenleitende Bereich befinden soli, wird auf einer Unterlage fixiert AnschlieBend wird eine Folie aus 
ionenleitendem Material Uber die Aussparung gelegt Dabei ist die Fiache der ionenleitenden Folie etwas 
grSBer als die der Aussparung, so daB sich beide Folien teilweise flberlappen. Die flberlappenden Rander 

45 konnen mit einem Klebstoffsystem verklebt werden, wie es im vorhergehenden Punkt beschrieben ist 
AbschlieBend werden beide Folien unter Druck verschweiBt bis eine ebene Membranfolie resultiert Dabei 
ist insbesondere darauf zu achten, daB die innere ionenleitende Fiache thermisch nur so weit belastet wird, 
daB keine Austauscherfunktionen zerstort werden. Im flberlappenden Bereich dtirfen die Austauscherfunk- 
tionen zerstdrt werdea 

50 4.) Eine Folie aus dem unmodifizierten Grundmaterial, aus der dort ein Stuck herausgestanzt ist wo sich der 
ionenleitende Bereich befinden soil, wird auf einer Unterlage fixiert AnschlieBend wird eine Folie aus 
ionenleitendem Material Uber die Aussparung gelegt Dabei ist die Hache der ionenleitenden Folie etwas 
grSBer als die der Aussparung, so daB sich beide Folien teilweise tiberlappen. Die uberlappenden Rander 
k6nnen mit einem Klebstoffsystem verklebt werden, wie es im vorhergehenden Punkt beschrieben ist Eine 

55 zweite Folie aus dem unmodifizierten Grundmaterial mit analogen MaBen wie die erste, wird auf das 
System aufgelegt wobei ebenfalls eine Verklebung mit den Uberlappenden Bereichen der ionenleitenden 
Folie mdglich ist AbschlieBend werden die Folien unter Druck verschweiBt bis eine ebene Membranfiache 
entsteht Auch hier ist darauf zu achten, daB die innere ionenleitende Fiache thermisch nur so weit belastet 
wird, daB keine Austauscherfunktionen beschadigt werden. Im Uberlappenden Bereich dGrfen die Austau- 

60 scherfunktionen zerstdrt werden. 

Eine weitere Variante der 2-Komponenten-Membran sieht vor, daB die Membran zunachst in ihrer gesamten 
Fiache aus ionenleitendem Material hergestellt wird Nachtraglich wird der auBere Bereich der Membran 
modifiziert so daB durch Abbau- und/oder Vemetzungsreaktionen die hohe Wasserquellung stark reduziert 
65 wird Die Nachbehandlung kann beispielsweise eine Temperaturbehandlung sein, wobei die Membran zwischen 
zwei helBen Flatten auf Temperaturen oberhalb von 200° C erhitzt wird Wichtig ist dabei, daB nur die auBeren 
Bereiche der Membran der hohen Temperatur ausgesetzt sind, so daB der mittlere Bereich der Membranober- 
flache weiterhin ionisch leitend bleibt und als Festelektrolyt dienen kann. 
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Je nach Aufbau der Polymer- Brennstoffzelle kann eine unterschiediiche Grdfie der Membran gefordert seia 
Eine Variante sieht vor. dafi die Membran kleiner ist als der Gasverteilerring. Sie ist so groS, daB sie noch 
teilweise mit ihm uberlappt, sie aber nicht bis an die Bohrung fQr die Gas-/Wasserkanale heranreicht Eine zweite 
Variante sieht vor, dafi die Membran die gleiche GroBe hat wie der Gasverteilerring und selbst Bohrungen fur 
Gas-/Wasserkanale enthait 5 

Auch zur Herstellung der Stromverteiierstrukturen muB das polymere Basismaterial modifiziert werden. Im 
Brennstoffzellenstack liegt die StromverteiJerstruktur zwischen der bipolaren Platte und der mit Katalysator 
beschichteten Membran. Sie sorgt fOr eine uber die Membranflache gleichmaBige StromzuIeitungZ-ableitung 
bzw. GaszufuhrZ-abfuhr. Das Material muB deshalb die Eigenschaften haben, gasdurchlassig und elektrisch 
leitend zu sein. Als Konstniktionswerkstoff sind herkommliche Materialien, wie z, B. Netze oder Gewebe aus lo 
Metall Oder Kohlefasem, pordse Metallsinterkdrper oder pordse Kohlepapiere mSglich. Ebenso kdnnen als 
FConstruktionswerkstoff leitfahige Poiymermaterialien Verwendung finden, wobei das Material zur Erzielung 
der Gasdurchlassigkeit poros sein muB. Die Porositat kann beispielsweise durch vor der Verarbeitung des 
IConstruktionswerkstoffes zugegebene feingemahlene, in Wasser, Sauren oder Laugen 16sliche anorganische 
Salze erreicht werden, die nachtraglich herausgeldst werden und die por6se Struktur erzeugen. 15 

ErfindungsgemaB wird nun vorgeschlagen, daB einzelne Bauteile untereinander durch ein Verbundverfahren, 
z. B. VerschweiBen oder Verkleben, zusammengefOgt werden. Dadurch ist es nun mdglich daB Brennstoffzellen, 
bzw. Brennstoffzellenstapel aufgebaut werden kdnnen, die entweder gar keine Dichtung oder nur sehr wenig 
Dichtungsmaterial bendtigen. 

Weitere Merkmale, Einzelheiten und VorzUge der Erfindung ergeben sich aus der folgenden Beschreibung 20 
eines Ausfahrungsbeispiels der Erfindung sowie anhand der Fig, 1—7. Das Ausfilhrungsbeispiel betrifft einen 
Brennstoffzellenstack. 

Hierbei zeigen: 

Fig. 1 den prinzipiellen Aufbau eines Wasserstoff-ZSauerstoff-Brennstoffzellenstapels des Standes der Tech- 
nik. 25 

Fig. 2 einen herkdmmlichen Brennstoffzellenstack im Bereich des Aufbaus "bipolare Platte lonenaustauscher- 
membran". 

Fig. 3 zeigt den erfindungsgemaBen Aufbau des Bereichs *l3ipolare Platte lonenaustauschermembran" wobei 
die Verteilereinheit aus zwei Einzelkomponenten besteht 

Fig. 4 zeigt den erfindungsgemaBen Aufbau des Bereichs **bipolare Platte lonenaustauschermembran", wobei 30 
die Verteilereinheit aus einer Komponente besteht 

Fig. 5 zeigt den Gesamtaufbau einer polymeren Brennstoffzelle mit einem Dichtungsring. 

Fig, 6 zeigt den Gesamtaufbau einer Einzelzelle ohne Dichtimgsringe. 

Fig, 7 zeigt den Aufbau des Kembereichs eines Brennstoffzellenstapels mlttels der Bauteile C 

Fig, 1 zeigt den prinzipiellen Aufbau eines Wasserstoff-ZSauerstoff-Brennstoffzellenstapels wie er aus dem 35 
Stand der Technik bekannt ist Die fur die Konstruktion des Stacks einer Wasserstoff-ZSauerstoff-Brennstoffzel- 
le wichtigen Einzelbauteile bestehen fttr eine Zelleneinheit Qblicherweise aus einer bipolaren Platte t, dem 
Gasverteilerring 2, der lonenaustauschermembran 4 und den Stromverteiierstrukturen 3. Auf die Darstellung 
der Katalysatorbeschichtung der Membran wird in dieser wie in den folgenden Figuren aus Obersichtsgrunden 
verzichtet, da sie fOr die foigende Beschreibung nicht wesentlich ist 40 

Der in Fig. 1 wiedergegebene prinzipielle Aufbau zeigt dabei den Kembereich des Brennstoffzellenstacks. 
Dieser Kembereich ist dann noch von entsprechenden positiven bzw. negativen Endplatten begrenzt Um die 
Dichtigkeit der einzelnen Bauteile gegeneinander zu gewahrleisten, sind Dichtungen 5 vorgesehen. Die Dichtun- 
gen 5 sind dabei jeweils zwischen der bipolaren Platte 1 und dem Gasverteilerring 2 sowie zwischen dem 
Gasverteilerring 2 und der Membran 4 angeordnet Die Brennstoffzelle wird dann anschlieBend durch Druck 45 
zusanunengepreBt 

Wie bereits bei der Schilderung des Standes der Technik ausgefuhrt, bringt die Verwendung von Dichtungs- 
materiaiien gravier^de Nachteile mit sich. Durch die mechanische Deformierbarkeit des Dichtungsmaterials 
kommt es einerseits zu Veranderungen der geometrischen Lage einzelner Bauteile zueinander, andererseits tritt 
diu*ch eine Dauerbelastung des Dichtungsmaterials bei erhdhten Temperaturen eine Versprddung bzw. Degra- 50 
dation ein. 

Fig* 2 zeigt nun den prinzipiellen Aufbau des Bereichs 'l^ipolare Platte lonenaustauschermembran** bei einem 
herkdmmlichen Brennstoffzellenstack. Zwischen der bipolaren Platte 1 und der lonenaustauschermembran 4 
sind zwei Dichtungsringe 5, der Gasverteilerring 2 sowie die Stromverteiierstrukturen 3 angeordnet Wesentlich 
dabei ist, daB die lonenaustauschermembran 4 in den Bereichen A und B auf Fiachen aufliegt, von denen nicht 55 
sichergestellt ist, daB sie in einer Ebene liegen. Im Bereich A liegt die Membran 4 auf einem fixen Untergrund, 
wohingegen im Bereich B die Dicke des Blockes (Dichtung- Verteilerringdichtung) je nach AnpreBdruck und 
Bauteiltoleranzen veranderlich ist Deshalb bildet sich beim Ubergang vom Bereich A zu B eine Hohendifferenz 
in der Auflagefiache der Membrane aus, die zu scharfen Knicken und potentiellen Bruchstellen in der Membran 
fQhrt. 60 

Fig. 3 zeigt nun die erfmdungsgemaBe Losung fUr den Bereich "bipolare Platte lonenaustauschermembran". 
Die erfindungsgemaBe Polymer-Brennstoffzelle umgeht das anhand von Fig. 2 geschilderte Problem, in dem die 
bipolare Platte 1 und der Gasverteilerring 2 aus dem gleichen polymeren Grundmaterial bestehen und dabei 
miteinander verschwelBt oder verklebt werden kdnnea Mit dieser Konstruktion kann man nun sicherstellen, 
daB der Membranuntergrund in den Bereichen A und B inuner in einer Ebene liegt, so daB keine gefahrlichen 65 
Materialknicke entstehen kdnnen. Auf die Verwendung von Dichtungen in diesem Bereich kann somit verzichtet 
werden. Dabei kann die Membrane 4 mit dem Gasverteilerring 2 verklebt oder verschweiBt werden. 

Ein derartiges Verbundverfahren ist aber nicht notwendigerweise gefordert, sondem die erfindungsgemaBe 
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Ldsung kaiin auch verwirklicht werden, in dem beide Bauteile durch Druckanwendung zusammengepreBt 
werdeiL 

Eine alternative Losung fur den Aufbau des Bereichs "bipolare Platte lonenaustauschermembran" ist in Fig. 4 
wiedergegeben- Anstelle der verklebten oder verschweiBten Kombination aus bipolarer Platte 1 und Gasvertei- 
5 lerring 2 kann eine aus einem Stuck gefertigte Verteilereinheit 6 verwendet werden. 

Der Gesamtaufbau einer Einzelzelle fUr einen Stack mit einem Dichtungsring 5 geht aus Fig. 5 hervon Nach 
Fig. 5 ist fur jede Zellhalfte die jeweilige bipolare Platte 1 mit dem jeweiligen Gasverteilening 2 verschweiBt 
Oder verklebt und bildet die sogenannte Verteilereinheit Die Stromverteilerstruktur 3 kann dabei ebenfalls mit 
der bipolaren Platte 1 verschweiBt oder verklebt sein, sofem das gewShlte Material der Stromverteilerstruktur 3 
10 eine entsprechende Verarbeitung zuiaBt ErfindungsgemaB wird dieser Aufbau dabei als Halbzelle bezeichnet 
Auf einer Halbzelle wird mm die Membran 4 fixiert, wobei sie mit dem Gasverteilening 2 verschweiBt oder 
verklebt sein kann, aber nicht notwendigerweise sein muB. Die Membran 4 ist dabei in ihrem Durchmesser so 
bemessen, daB sie, vom Mittelpunkt aus betrachtet, etwas uber den Anfang des Gasverteilerrings 2 hinausreicht, 
aber noch deutlich von den Bohrungen 7 far die Gas-/Wasserkanale endet Die Anbindung der beiden Halbzel- 
15 len erfolgt mit einem Dichtungsring 5. Der Dichtungsring 5 enthalt Bohrungen 7 fur die Gas-/Wasserkanaie und 
bedeckt sowohl das Ende der Membran 4 als auch den Gasverteilerring 2, so daB eine Abdichtung der Halbzellen 
gegeneinander und eine Abdichtung der Halbzellen gegen die Gas-/Wasserkanaie gegeben ist Die Membran 4 
basiert auf dem thermoplastischen Grundmaterial und kann entweder nur aus ionenleitenden Materialien oder 
aber aus einer Kombination von nichtionenleitendem und ionenJeitendem Grundmaterial, wie vorstehend 
20 beschrieben, bestehen. Altemativ kann anstelle der verklebten oder verschweiBen Kombination aus bipolarer 
Platte i und Gasverteilerring 2 eine aus einem StQck gefertigte Verteilereinheit 6 verwendet werden. 

Der Aufbau einer einfachen Brennstoffzelle erfolgt analog. Statt der Ausgestaltung der Stromableiter 1 als 
bipolare Platte wird eine Endplatte verwendet Die Brennstoffzelle wird dann aus zwei derartigen Halbzellen, 
dh. aus einer Halbzelle mit einer positiven Endplatte imd einer Halbzelle mit einer negativen Endplatte 
25 aufgebaut (nicht abgebildet). Der Verbund mit der Membran 4 erfolgt wie vorstehend fur die Einzelzelle des 
Stacks beschrieben. 

Fig. 6 zeigt den Gesamtaufbau einer erfmdungsgemaBen Einzelzelle ohne Dichtungsringe. Nach Fig. 6 ist filr 
jede Halbzelle die jeweilige bipolare Platte 1 mit dem jeweiligen Gasverteilerring 2 verschweiBt oder verklebt 
und bildet die sogenannte Verteileremheit Die Stromableiterstruktur 3 kann ebenfalls mit der bipolaren Platte 1 

30 verschweiBt oder verklebt sein, sofem das gewfihlte Material der Stromverteilerstruktur erne entsprechende 
Verarbeitung zulaBt. Die Membran 4 hat in diesem Fall den gleichen Durchmesser wie die Gasverteilerringe 2 
und enthalt die Bohrungen 7 fiir die Gas-ZWasserkanSle. Die Membran 4 wird auf beiden Seiten mit dem 
Gasverteilerring 2 der jeweiligen Halbzelle verschweiBt oder verklebt Die Membran 4 basiert erfmdungsgemafl 
auf dem thermoplastischen Gnmdmaterial und kann entweder nur aus ionenleitendem Material oder aber aus 

35 einer Kombination von nichtionenleitendem und ionenleitendem Grundmaterial, wie vorstehend beschrieben, 
bestehen. Auch bei dieser Ausfuhrungsform kann altemativ statt der Kombination aus bipolarer Platte 1 und 
Gasverteilerring 2 eine aus einem Stflck gefertigte Verteilereinheit 6 verwendet werden. 

Wie bereits bei der Figurenbeschreibung der Fig. 5 eriautert, kann eine Einzelzelle analog unter Verwendung 
von positiven und negativen Endplatten ohne Dichtung aufgebaut werden. Statt der jeweiligen bipolaren Platte 

40 i wird dann eine positive bzw. negative Endplatte verwendet 

Ein Brennstoffzellenstapel (Fig. 7) ist nun aus mehreren dieser Einzelzellen aufgebaut Der Kembereich des 
Brennstoffzellenstapels ist dabei in der Art aufgebaut, daB beidseitig einer bipolaren Elektrode 1 jeweils in 
Richtung des Inneren der Einzelzellen hin ein Stromverteiler 3 und ein Gasverteilerring 2 wie vorstehend 
beschrieben, angeordnet ist Diese Baueinheit wird erBndungsgemaB als Bauteil C bezeichnet Der Kembereich 

45 wird nun aus n dieser Bauteile C gebildet, wobei diese n-Bauteile C wiederum uber Membranen 4 verbunden 
sind. In Fig. 7 ist zur besseren Obersichtlichkeit zwischen der Membran 4 und dem Bauteil C ein freier Raum 
vorhanden. Im fertigen Brennstoffzellenstack ist selbstverstandlicherweise die Membran 4 dann wie vorstehend 
beschrieben, mit der Baueinheit C verbunden. Der Kembereich des Brennstoffzellenstacks kann dabei wie 
vorstehend bei den einzelnen Zellen schon beschrieben, wieder altemativ aus einer Verteilereinheit 6 aufgebaut 

50 sein. SelbstverstSndlich ist auch ein Aufbau einer erfindungsgemSBen Zelle m6glich, bei der jeweils zwischen der 
Membran 4 und der Baueinheit C ein einzelner Dichtungsring vorgesehen ist, analog Fig. 5. 

Bevorzugterweise werden zum Aufbau einer kompletten Brennstoffzelle 2—300 Bauteile C verwendet Die 
komplette Brennstoffzelle wird dann von einer positiven und auf der gegeniiberliegenden Seite von einer 
negativen Endplatte, die wiederum uber eine verschweiBte oder verkiebte Membran mit der Keraeinheit 

55 verbunden sind, gebildet 

Ein abschlieBender dauerhafter Zusammenhalt der einzehien Bauteile der Brennstoffzelle bzw. des Brenn- 
stoffzellenstapels ist notwendig, um einen guten Kontakt der mit Katalysator beschichteten Membranseiten mit 
den Stromverteilerstrukturen zu gewahrleisten und um die Zelldichtigkeit zu garantieren. Ein dauerhafter 
Zusammenhalt der Bauteile kann dadurch erreicht werden, daB die Konstruktion durch abschlieBende Ver- 
so schraubung oder Shniiche mecfaanische MaBnahmen unter Druck zusammengefugt wird Ebenso ist es mdglich, 
durch abschlieBendes VerschweiBen/Verkleben der einzelnen Verteilereinheiten miteinander den Zusammen- 
halt zu gewahrleisten. Hierbei kSnnen Hilfsstoffe zur Verwendung kommen, wie beispielsweise Folien/Platten 
aus unmodifiziertem polymerem Grundmaterial, weiche zur Herstellung der dauerhaften Verbindung um die zu 
verbindenden Verteilereinheiten gelegt und mit ihnen verschweiBt/verklebt werden. 

65 ErfmdungsgemaB ist vorgesehen, daB die einzelnen Bauteile oder wie vorstehend beschrieben, die fertige 
Brennstoffzelle durch ein Verbundverfahren zusanmiengehalten werden. Das Konzept, alle K mponenten der 
Brennstoffzelle aus dem gleichen Grundmaterial aufzubauen, ermdglicht nun ein stabiles Verbinden z. B. durch 
Verkleben oder VerschweiBen, da keinerlei Unvertraglichkeiten bzw. Entmischungen zu erwarten sind, wie sie 
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bei den Einzelbauteiien der Brennstoffzellen des Standes der Technik die Rege! sind. 
ErfindungsgemaB wird als Verbundverfahren bevorzugt VerschweiBen oder Verkleben angewandt 
Unter KunststoffschweiBen wird erfmdungsgemaB das Vereinigen von thermoplastischen Kunststoffen unter 
Anwendung von Wame und Kraft ohne oder mit SchweiBzusatz verstanden. 

Hierzu mussen die Fageteiioberflachen in den plastischen Zustand gebracht werden. Prinzipiell kann die 
Anbindung der Bauteile mit einem der nachfolgend beschriebenen Verfahren erfolgen, wobei die unterschiedli- 
chen SchweiBverfahren danach eingeteilt werden, auf welchem Weg die Fageteiioberflachen in den plastischen 
Zustand uberfiihrt werden. Insbesondere kommen folgende SchweiBverfahren in Betracht: 

1. ) HeizelementschweiBen: Die Fugeflachen werden durch vorwiegend elektrisch beheizte metallische 
Bauelemente erwarmt Die Warme kann direkt vom Heizelement zu den Fugeflachen flieBen (direktes 
HeizelementschweiBen) oder sie kann durch ein Fugeteil hindurch zu den FQgeflachen flieBen (indirektes 
HeizelementschweiBen). 

2. ) UltraschallschweiBen: Die Plastifizierung der Oberflachen erfolgt durch die Einspeisung von Ultraschall. 
Das UltraschallschweiBen beruht auf dem mechanischen Dampfungsvermdgen des Polymers. Die mechani- 
sche Dampfung ist bei nahezu alien Kunststoffen so groB, daB die SchweiBbarkeit nach dem Ultraschallver- 
fahren gegeben ist 

Andere SchweiBverfahren sind prinzipiell moglich (WarmgasschweiBen, ReibschweiBen oder Hochfrequenz- 
schweiBen), eignen sich aber nicht fur alle Kunststoffmaterialien oder Formtypea Vom Polyethersulfon ist 
bekannt, daB das Material mittels Warme- oder UltraschallschweiBen bearbeitbar ist 

Bevorzugt ist als weiteres Verbundverfahren das Verbinden durch Kleber. 

Die Haftfestigkeit einer Klebeverbindung wird durch Adhasion und Kohasion beeinfluBt, wobei unter Adha- 
sion die Bindungskrafte an den Grenzflachen zwischen den zu klebenden Korpem und dem Klebstoff und unter 
Kohasion die Bindungskrafte im Klebstoff selber verstanden werden. Prinzipiell sind alle Klebstoffarten zur 
Verbindung der Komponenten der Polymerbrennstoffzelle denkbar, wie Losungsmittelklebstoffe, Dispersions- 
klebstoffe, Schmelzklebstoffe. Kontaktklebstoffe. Polymerisations-. Polyadditions- und Polykondensationskleb- 
stoffe. 

Insbesondere werden jedoch aufgrund der Loslichkeit der Komponenten der Polymer-Brennstoffzelle Ld- 
sungsmitteiklebstoffe verwendet Als Losungsmittelkomponenten des Klebstoffsystems kommen solche in Fra- 
ge» in denen beide FQgeteile Idslich sind. Das Losungsmittel diffundiert zum Teil in die Fugeteile ein, so daB die 
Wechselwirkungen zwischen Klebstoff und Fugeteil begunstigt werden (gute Adhasion^ 

Im Fall des Polyethersulfons als polymerem Gnmdmaterial und des sulfonierten Polyethersulfons als ionenlei- 
tendem Material kann beispielsweise Dimethylformamid verwendet werden. Als Polymerkomponente im Kleb- 
stoffsystem dient entweder das polymere Grundmateriai selber, das modifizierte ionenleitende Grundmaterial, 
Gemische aus beiden oder Copolymere, insbesondere Block- und Pfropfoopolymere. Im Fall der Verklebung 
zweier Fiachen aus polymerem Grundmaterial wu-d vomehmlich dieses Material auch Bestandteil des Klebstoff- 
systems sein, da dann auf jeden Fall aufgrund der Mischbarkeit der Polyinerkomponenten von Klebstoff und 
Fflgeteilen eine dauerhaf te Verbindung realisiert werden kann (gute Adhasion). Da die Polymerkomponente im 
Klebstoff aus dem gleichen Material ist wie die Fugeteile selbst, ist gleichfalls eine gute Kohasion gegeben. 
Copolymere als Klebstoffkomponente finden insbesondere dann Anwendung, wenn nicht exakt gleiche Materia- 
lien verklebt werden sollen, wie z. B. ionenleitendes und nicht ionenleitendes Material Pfropf- und Blockcopoly- 
mere k5nnen dann zu einer festen Anbindimg der im allgemeinen nicht mischbaren Materialien beim Verkleben 
beisteuem, da beide Materialien in den Block- bzw. Pfropfcopolymeren durch chemische Bindung auf molekula- 
rer Ebene verknflpft sind 

Ebenf alls mdglich ist das Fiigen mit reinen Ldsungsmittehi ohne Polymerzusatz, welches auch als Quellschwei- 
Ben bezeichnet wird. 

Im Fall des Verklebens zweier leitfahiger Stiicke kann es n6tig werden, daB die oben eriauterte Zusammenset- 
zung des Klebstoffs durch die Zugabe leitfahiger Partikel erweitert wird, um die elektrische Leitfahigkeit der 
Verklebung zu gewahrleistea 

Patentansprflche 

1. Brennstoffzelle mit Stromableitem, polymeren Festelektrolyten in Form von Membranen, GasverteUer- 
ringen und Stromverteilern als BauteiJen, dadurch gekennzeichnet, daB alle Bauteile aus einem thermopla- 
stischen, in einem Losungsmittel loslichen, Grundpolymer gefertigt sind und daB dieses Grundpolymer fUr 
die einzelnen Bauteile so modifiziert ist, daB die Stromableiter (1) elektrisch leitfahig, die Membranen (4) 
ionenleitfahig, die Stromverteiler (3) gasdurchiassig und elektrisch leitfahig und die Gasverteilerringe (2) 
aus nichtmodifiziertem und/oder elektrisch leitfahigem Grundpolymer sind, und daB die Bauteile ohne 
Dichtungen durch ein Verbundverfahren zusammengefugt sind. 

2. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB das thermoplastische Grundpolymer ein 
Homopolymer ist, das aus Monomereinheiten, die aus der Gruppe der Poiysulfone der allgememen Formel I 

_[._S02-Ri-0-R2-C(CH3)2-R3-0-R4-]- (I) 

mit Ri, R2, Ra, R4 = — C6H4— , — CioHe— 

ausgewahlt sind, aufgebaut ist 
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3. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB das thermoplastische Grundpolymer ein 
Homopoiymer ist, das aus Monomereinheiten, die aus der Gruppe der Polyethersulfone der allgemeinen 
Formel II 

-[["SO2-R1-M-O-R2-W- (11) 

mitRi,R2 = -C6H4— , -CloHe-; 
n,m = 1,2 

ausgewahlt sind, aufgebaut ist 

4. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB das thermoplastische Grundpolymer ein 
Homopoiymer ist, das aus Monomereinheiten, die aus der Gruppe der Polyetherketone der allgemeinen 
Formel III 

_[I_CO-Ri-]nn[-0-R2-]m]- (III) 

mitRi.R2 = -C6H4-,-CioHe-; 
n,m = 1,2 

ausgewahlt sind, aufgebaut ist 

5. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB das thermoplastische Grundpolymer ein 
Homopoiymer ist, das aus Monomereinheiten, die aus der Gruppe der Polyphenylensulfide der allgemeinen 
Formel IV 

-[-S-Ri-]- (IV) 

Ri = — C6H4— 

ausgewahlt sind, aufgebaut ist 

6. Brennstoffzelle nach Anspruch 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB das thermoplastische Grundpolymer 
ein Copolymer aus den Monomereinheiten nach Anspruch 2 bis 5 ist 

7. Brennstoffzelle nach Anspruch 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet. daB sie aus einer ersten Halbzelle, 
bestehend aus einem ersten Stromableiter, einem Gasverteilerring und emem Stromverteiler besteht, die 
ohne Dichtung Qber eine Elektrodenmembran mit einer zweiten Halbzelle, bestehend aus einem zweiten 
Stromverteiler, einem zweiten Gasverteilerring und einem zweiten Stromableiter verbunden ist 

8. Brennstoffzelle nach Anspruch 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB sie m Form eines Brennstoffzellen- 
stapels aufgebaut ist, in der Art, daB beidseitig eines bipolaren Stromableiters (1) jeweils in Richtung des 
Inneren der Einzelzellen ein Stromverteiler (3) und ein Gasverteilerring (2) angeordnet ist (Bauteil C), wobei 
n-Bauteile C jeweils Ober Membranen (4) zusanunengefagt sind, und daB diese n-BauteUe C von Halbzellen 
A nach Anspruch 7 begrenzt smd und daB die Halbzellen jeweils wieder Ober Membranen (4) mit den 
n-Bauteilen C verbunden sind, wobei n im Bereich von 2 bis 300 liegt 

9. Brennstoffzelle nach Anspruch 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, daB die Verbindung der Halbzellen oder 
der Baueinheit C mit der bzw. den Membranen uber eine Dichtung (5) erfolgt 

10. Brennstoffzelle nach Anspruch 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet daB der Stromableiter (1) mit dem 
jeweiligen Gasverteilerring (2) durch Verkleben oder VerschweiBen zusanmiengefOgt wird und eine Vertei- 
lereinheit(6)bildet 

11. Brennstoffzelle nach Anspruch 10, dadurch gekennzeichnet daB die Verteilereinheit (6) einstflckig ist 
und mittels eines geeigneten Verfahrens zur Verarbeitung thermoplastischer Polymere, wie beispielsweise 
Spritzgiefien oder Pressen, aus modifiziertem polymerem Grundmaterial, das elektrisch leitfahig ist, herge- 
stelltist 

IZ Brennstoffzelle nach Anspruch 1 bis 11, dadurch gekennzeichnet, daB der Stromverteiler (3) mit der 
Verteilereinheit (6) durch VerschweiBen oder Verkleben zusanwnengef Qgt ist 

13. Brennstoffzelle nach Anspruch 1 bis 12, dadurch gekennzeichnet, daB die einzelnen Bauteile durch 
Verschrauben unter Druck gehalten sind 
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